




























































































































































mal contraction of  the  individual  tubes or bundles can  indeed explain  the sample net‐
work’s lateral contraction (Figure 1D,F,H) into an hourglass shape, as well as the micro‐
structure alignment (insets in Figure 1, and SEMs figures in Section 2.3), if the aspect ratio 
of sample width‐to‐length  is small and  the sample width  is smaller  than  the  laser spot 
diameter (Figure 1C–F). 
The annular ring shape of the transparent region shown in Figure 1H is a particular 
effect which occurs  in samples wider  than  the  laser spot diameter. Although  the  laser 
beam’s intensity is distributed in a Gaussian shape over the laser spot area, the transparent 
region can either be in the centre, as would be intuitively expected, or as an annular ring 
























fail under  complex  loading,  i.e.,  the  combination of  longitudinal,  transversal, and  tor‐








































































transverse stress σ22  increases over time. In contrast,  in  isotropic CNT  films,  transverse 
stress σ22 decreases. This might be due to stress redistribution in the quasi‐isotropic CNT 
films during the first 200 ms. 

































































tron microscopy, however, can only be conducted  for  individualized  tubes;  in  textiles, 
bundle length and mechanical integrity, although advantageous for a sample’s physical 
properties, impede individualization. Accordingly, both material types, and in particular 
“low H2”‐spun material,  resisted  successful  individualization  (Figure A5A  inset). We 





















For  “low H2”‐spun material  on  the  other  hand,  while  particles  have  coarsened 
through  coalescence,  the particles have not  fully protruded  to  the  surface but  remain 
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peak  in the Raman spectrum (Figure A2  in Appendix A), and as detailed  in our earlier 


























































in  [10], covering different precursor sources and  ratios, spinning  recipes, and  injection 
methods which lead to the large scatter. 
































alyst  residue  for  “high H2”‐spun material, both before and after  laser annealing, with 
much larger (coarsened) particles after laser treatment. Overall, the “high H2”‐spun ma‐
terial appears finer and denser and is less contaminated by amorphous bundle coating. 








material  class”  and Figure  6). Some  sub‐micro‐meter particles  can be  seen but  are  at‐



























C (K)  47.59 ± 0.2  52.01 ± 0.2  38.68 ± 0.2 
O (K)  15.01 ± 0.1  15.08 ± 0.1  11.51 ± 0.1 
Si (K)  18.79 ± 0.1  20.77 ± 0.1  1.97 ± 0.1 
S (K)  0.12 ± 0.1  0.06 ± 0.1  ‐ 
Ca (K)  2.08 ± 0.1  0.03 ± 0.1  ‐ 
Fe (K)  0.57 ± 0.1  0.44 ± 0.1  14.65 ± 0.1 






oping  for  the  two  different  anisotropies.  For  “high H2”‐spun material,  the  thermally 
caused von Mises stress is concentrated in an annular ring, while for “low H2”‐spun ma‐
terial, the stress is highest at the centre of the laser spot. Together with the much lower 















































  A  B  C  D 
Chebyshev Orientation Parameter T2  0.45 ± 0.02  0.49 ± 0.01  0.61 ± 0.01  0.68 ± 0.01 
FWHM of FFT Intensity Distribution 
[] 
48.8 ± 2.2  43.5 ± 2.6  27.6 ± 0.7  20.5 ± 0.5 
Bundle Diameter [nm]  23 ± 10  31 ± 18  36 ± 23  53 ± 33 
Note  that  due  to  a  cosine‐squared  dependence  on  the  angle  of  orientation  ϕ 











































































the same physical principles being at work. For  the success of  the post‐treatment,  it  is 
crucial that the textiles are suspended. If the textiles are  in thermal contact with a sub‐
strate, heat may be absorbed by the substrate and the CNT bundles might be deprived of 











































growth paired with particles sweating out  through  the bundle network, and all of  the 
effects increase as the spot that ultimately burned under the Joule heating experiment is 
approached (Figure 10). At the very tip where the fibre has failed under the Joule heating, 
we can still observe small  flakes on  the CNT bundles  (Figure 11B), but no evidence of 
catalyst particles. Over a length of several tens of micrometres, the bundle network is very 











and  Joule heating  is  that whereas camera  flashing provides an even amount of energy 
spread over the whole surface of the sample (with decreasing results the thicker the sam‐
ples),  Joule heating will heat  the bulk of  the sample,  though  it will preferentially heat 





















their dilution, and  thermal conditions during synthesis,  the aerogel can be  tailor‐made 
regarding the CNT’s number of walls, bundle length, entanglement and alignment, and 




























































































sen  to be 60° and 120°. For all considered samples,  the  length was set  to 50  rhombi  to 
mitigate finite size effects while still resolving the microstructure. The height of the lattice 
was chosen  to mimic  the aspect  ratios of  the experimental  (Figure 1) and macroscopic 
computational samples (Figure 2) as closely as possible. 
To simulate the effect of the structure contracting where exposed to laser irradiation, 





















havior of CNT  films. Heat conduction and  thermal stress are considered  in  the model. 
Fourier’s law is assumed to govern the heat conduction as follows: 
q k T     (1)
where  𝑞  is the local heat flux density,  𝑘  the thermal conductivity, and  T   the temper‐
ature gradient. Thermal stress is mechanical stress generated by any change in the tem‐
perature of CNT film. 
E T     (2)



















Laser Temperature  K  1473  [10] 
CNT film density  kg m−3  20 ± 3  340 ± 60  [3] 
Young’s Modulus   
(long.) 
GPa  10 ± 2  78 ± 8  [3] 
Young’s Modulus   
(transv.) 






‐  −1.5 10−4  −3.0 10−5  from anisotropy 
Specific heat capacity  J (K kg)−1  609.25  [20] 
Thickness  μm  9.8 ± 0.8  3.1 ± 0.4  [3] 
Poisson’s ratio  ‐  0.3  [21] 





According  to our observations  from experiments, microscopy, and  computational 







on  the surface, move along  the CNT bundles  following  the heat gradient. Defective or 
thermally unconnected CNTs burn, not being able to conduct away the heat received. The 
surviving network, being thus thinned out, gains more freedom of motion and aligns due 













































































































































dently molten and smooth, and at  least nearly spherical  (B) and  (2) a small number of 
particles that show distinct crystalline faceting (C–D). 



























C K  59.8  61.1  40.3 
O K  30.6  31.6  52.2 
Fe K  6.3  7.3  2.7 
Ca K  0.1  ‐  3.5 
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